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 SO2-oksidasiemeganisme op ’n Pt-oppervlak:
’n Digtheidsfunksionaalondersoek

SO2-oxidation mechanism on a Pt surface: A density functional investigation: 
Alternative energy sources obtained through the hybrid-sulphur (HyS) cycle are crucial 
to meet sustainable energy objectives. Despite several studies concerning the HyS cycle, 
uncertainties over the fundamental reaction mechanism of SO2 on Pt remain. This study 
used DFT (GGA) to investigate the reaction mechanism and parameters in the HyS cycle.

Die druk op natuurlike hulpbronne word aansienlik verhoog deur die wêreld se toenemende 
energiebehoeftes. Natuurlike hulpbronne soos fossielbrandstowwe is beperk en dit dra ver der 
tot lugbesoedeling by. Dit noodsaak die omskakeling na alternatiewe en omgewingsvriendelike 
energiebronne, soos byvoorbeeld waterstof. Waterstof kan onder andere met behulp van die 
hibriedswawelsiklus (HS-siklus) vervaardig word. Tydens die HS-siklus word swawelsuur 
(H2SO4) termies na water (H2O) en swaweldioksied (SO2) omgeskakel. Die SO2 en H2O reageer 
elektrolities op ’n Pt-anode om waterstofgas (H2) en H2SO4 te vorm (Kriek et al., 2013).

Alhoewel verskeie eksperimentele ondersoeke rakende die SO2-adsorpsie en SO2-
oksidasiemeganisme op Pt uitgevoer is, bestaan daar steeds onduidelikhede (Happel et al., 
2009). Wat wel bekend is, is dat die adsorpsie van SO2 op die Pt-anode-oppervlak tot ’n sterk 
afname in die beskikbaarheid van elektrone vir die H2O-splytingsreaksie lei (Happel et al., 
2009). Daar is ook aangedui dat mede-geadsorbeerde spesies, soos byvoorbeeld O2 en H2O, 
die SO2-adorpsie en -oksidasie beïnvloed (Wilson et al., 1997). Die PtSO2-adsorpsiestelsels, in 
die teenwoordigheid en afwesigheid van mede-geadsorbeerde molekules soos H2O en O2, kan 
selektief met behulp van molekuulmodellering ondersoek word.

In hierdie ondersoek van die reaksiemeganisme en -parameters wat in die HS-siklus voorkom, 
is die veralgemeende gradiëntbenadering (GGA) digtheidsfunksionaalteorieberekeninge 
(DFT), binne  die Vienna ab-initio simulasieprogram (VASP) gebruik.

Om die invloed van die Pt-katalisator op die meganisme te bepaal, is die molekules SO2 en 
H2O eers in ’n periodiese gasfase geoptimiseer en die energieprofi el vir die gasfase-reaksie 
saamgestel. ’n Pt-oppervlak is geometries geoptimiseer en verskillende adsorpsie-oriëntasies 
en -posisies van elke gasmolekuul is bestudeer. Daar is bevind dat SO2 hoofsaaklik in die vlak-
gesentreerde-kubies(vgk)-posisie adsorbeer. Die adsorpsie-geometrie met die laagste energie 
is vir elke gasspesie gebruik om die energieprofi el vir die SO2-oksidasiereaksie op Pt, saam te 
stel. Bogenoemde energieprofi ele is vergelyk.

Verder is waargeneem dat dié SO2-adsorpsiemodus ’n invloed op die elektroniese energie 
van Pt het, wat die elektronbeweging in die HS-siklus beïnvloed. Hierdie adsorpsiemodus 
sal verder gebruik word om die oksidasie-eienskappe van SO2 op Pt te ondersoek. Die 
elektroniese invloed van geadsorbeerde SO2 op die Pt-oppervlak sal ook verder met behulp 
van toestanddigtheidsanalises ondersoek word. Die invloed wat die adsorpsie-volgorde van 
verskillende molekules en ione op die adsorpsie-eienskappe en tussenprodukvorming het, sal 
ook ondersoek word.
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